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La presente invention concerne les adhesifs et, 
plus precisement, de nouveaux interpolymeres d'ole- 
fines utilisables pour cofler divers objets. 

Recemment, on a fabrique des feuilles et des 
pellicules plus ou moins epaisses qu'on transfonne 
ensuite en enveloppes, boites, sachets et autres em- 
ballages. Pour terminer ce genre d'objets, il est 
necessaire de faire un collage, soit en bout, soit 
avec recouvrement. 

II existe trois moyens usuels de faire un col- 
lage : le collage thermique, 1'utilisation d'un adhesif 
et la technique du chauffage jusqu'a fusion. Chacune 
de ccs techniques a son propre domaine d'utilisa- 
tion. Par exemple, les pellicules en polyolefine, par 
exemple en polyethylene ou en polypropylene, sont 
generalement coflees thermiquement, car on ne dis- 
pose pas d'adhesif satisfaisant pour coller ces ma- 
tieres. Les colles d'origine naturelle, a base d'ami- 
don ou de gelatine (colles animales), qui sont gene- 
ralement satisfaisantes en papeterie et pour le col- 
lage des cartons, ne colient pas les polyolefines, ainsi 
que de nombreux autres polymeres synthetiques; 
d'autre part, ces colles sont sensihles aux moisis- 
sures. Le collage thermique a souvent le defaut de 
rendre la matiere plastique fragile sur la coilure, en 
produisant a cet endroit un retrecissement, ce qui 
produit une zone faible, susceptible de se rompre 
sous un effort. D' autre part, la pellicule presente par- 
fois des brulures locales, quand 1'outil de collage 
thermique est trop chaud ou est applique trop long- 
temps. 

Certains polyolefines, telles que le polypropy- 
lene etire dans deux directions rectangulaires ou 
le polyethylene calandre, du type de grande densite, 
ne permettent pas le collage thermique. II est done 
necessaire d'enduire la surface de pellicules faites 
en ces matieres avc une substance pouvant fondre 
et etre scellee a chaud a une temperature n'abimant 
pas la pellicule. Par exemple, I'application d'une 
couche d'un polyethylene du type de petite densite 
9 210339 7 ♦ 



sur une pellicule laminee en polyethylene de grande 
densite, permet de faire le collage thermique en 
dessous du point de ramollissement du polyethylene 
de grande densite. 

Ceci montre que 1'invention de substances adhe- 
rant energiquement sur des matieres, qu'on ne sait 
coller que par collage thermique ou encore au 
moyen d'adhesifs ne donnant pas satisfaction, est un 
perfectionnement notable dans 1'industrie des em- 
ballages en matieres plastiques et les industries ana-* 
logues. 

On a trouve,- suivant 1'invention, qu'un grand 
nombre de produits naturels ou synthetiques peu- 
vent etre colles de maniere satisfaisante en utilisant 
comme adhesifs des interpolymeres d'a-olefines su- 
perieures, ayant une consistance poisseuse. On 
a trouve qu'on peut ainsi coller de maniere convena- 
ble des matieres tres diverses, telles que les polyo- 
lefines, les polyamides, les polyesters, les polyethers, 
les polyurethannes, les resines vinyliques, les derives 
cellulosiques, les metaux, le verre et les matieres 
ceramiques, notamment les poteries. 

On a trouve, suivant 1'invention, que certains in- 
terpolymeres d'a-olefines superieures et dtx-olefines 
inferieures, con tenant au moins une ce-olefine supe- 
rieure et une aolefine inferieure, sont des adhesifs 
utilisables dans des cas ou le collage thermique etait 
necessaire jusqu'a present; ces nouveaux interpoly- 
meres remplacent avantageusement les adhesifs con- 
mis, qui ne donnent pas satisfaction. 

Les adhesifs suivant 1'invention sont caracterises 
en ce qu'ils sont essentiellement formes d'un copo- 
lymere d'au moins une a-olefine aliphatique supe- 
rieure, contenant au moins six atomes de carbone 
dans sa molecule, et d'au moins une «-olefine infe- 
rieure, contenant de deux a six atomes de carbone. 

Les nouveaux adhesifs peuvent etre appliques a 
chaud, a 1'etat fondu ou sous forme de solution 
dans un solvant; ils permettent de coller efficace- 
ment un grand nombre de matieres polymeres natu- 
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relies ou synthetiques, les matieres siliceuses et ies 
metaux; ils permettent notamment de cotter des 
feuilles et des peliicules synthetiques qu'on ne sa- 
vait assembler que par collage thermique. 

Les interpolymeres suivant 1'invention, utilisa- 
bles comme adhesifs, sont les interpolymeres olefi- 
niques formes a partir d'au moins deux a-olefines 
polymerisables definies comme il suit : i'une d'elles 
est une a-olefine superieure et i'autre est une a-ole- 
finc inferieure. On utilise avantageusement une «- 
olefine superieure susceptible de former par homo- 
polymerisation un polymere amorphe a la tempera- 
ture ordinaire et une a-olefine inferieure suscepti- 
ble de former un homopolymere cristallin. Comme 
exemples de telies a-olefines superieures on peut citer 
notamment des hydrocarbures aliphatiques con te- 
nant au moins six atomes de carbone, tels que le 
1-hexene, le 1-heptene, le 1-octene, le 1-nonene, le 
1-decene, le 1-undecene, le 1-dodecene, etc. Le como- 
nomere olefinique qu'on interpolymerise avec cette 
&-olefine superieure est un hydrocarbure a cbaine 
droite ou ramifiee, ayant de deux a six atomes de 
carbone, notamment 1'ethylene, le propylene, le 1- 
butene, le 3-methyl-l-butene, le 1-pentene, le 4-me- 
thyl-l-pentene, etc. L'invention s'etend a des terpoly- 
meres, tels que les adhesifs qu'on prepare en copo- 
lymerisant une ou plusieurs a-olefines superieures, 
du type indique ci-dessus, avec une ou plusieurs 
a-olefines inferieures, telies que defini ci-dessus. 

Les adhesifs interpolymeres d'olefines suivant 
l'invention peuvent contenir de 5/100 a 95/100, 
environ, en masse, de chaque type de comonomere. 

On peut preparer ces interpolymeres par polyme- 
risation des a-olefines en utilisant comme milieu de 
reaction les monomeres eux-memes ou un diluant 
inerte, tel qu'un hydrocarbure aliphatique ou aro- 
matique par exemple le butane, 1'hexane, 1'heptane, 
l'essence rainerale, le benzene, le toluene, etc. 

On peut faire cette reaction de polymerisation 
par charges discontinues ou dans un appareil a mar- 
che continue. On opere en presence d'un catalyseur 
stereospecifique forme de : 1° un halogenUre d'alu- 
minium-alcoyle de formule R n Al n X n , ou les lettres n 
designcnt des nombres entiers au plus egaux a trois, 
ou R represente un radical hydrocarbone alipha- 
tique ou aromatique et ou X designe un atome 
d'halogene, tel que le bichlorure, le sesquibro- 
mure ou le sesquichlorure d'ethyle-aluminium, ce 
dernier ayant la formule (C 2 H a )sAl 2 Cls; 2° utt ha- 
logenure de metal de transition de formule MeX 3 
ou Me represente un atome de metal de transition, 
tel que le titane, le vanadium, etc., et X represente 
un atome d'halogene, par exemple de chlore, de 
brome ou d'iode; et 3° un compose organique ser- 
vant de ligand, tel que I'hexamethyltriamide phos- 
phorique, la tributylamine, la triethylamine, le di- 
methyl-f ormamide, la triphenylphosphine, etc. 

La temperature de polym6risation peut varier 



de 25 °C environ a 125 °C environ, et on peut 
meme s'ecarter un peu de ces limites sans nuire 
au resultat de Toperation. 

Les interpolymeres utilisables comme adhesifs 
suivant l'invention peuvent avoir des masses mole- 
culaires tres diverses. Si ces adhesifs doivent etre 
appliques a chaud, k Tetat fondu, il est preferable 
que rinterpolymere ait une petite viscosite. On pre- 
pare directement un tel interpolymere ayant une 
petite viscosite en utilisant un agent limitant la 
masse moleculaire, et on peut aussi robtenir par 
degradation thermique "d'un interpolymere ayant 
une plus grande masse moleculaire. On peut utiliser 
indifferemment les interpolymeres de petite masse 
moleculaire et de grande masse moleculaire quand 
on les applique sous forme de solution dans des sol- 
vants tels que les hydrocarbures aliphatiques ou 
aromatiques ou que les derives halogenes d'hydro- 
carbures, habituellement utilises comme solvants. 

Bien que les interpolymeres suivant l'invention 
conviennent particulierement bien pour coller des 
peliicules et des feuilles de diverses epaisseurs, ils 
peuvent aussi servir pour coller d'autres objets, qui 
ne sont pas necessairement faits en la meme matiere 
ou en des matieres analogues. Us peuvent servir a 
coller, entre autres matieres, des polymeres d'olefi- 
nes, tels que les polyethylenes, les polypropylenes, 
les poly-l-butenes, les divers polyallomeres, les copo- 
lymeres de propylene et de 1-butene contenant de 
1/100 a 99/100 de 1-butene, ies polyamides, tels 
que le polycaprolactame ou le poly(hexamethylene- 
adipamide), les polyesters, tels que le poly(tere- 
phtalate d'ethyleneglycol) ou le poly (terephtalate de 
1,4 - cyclohexanedimethanol) , les polyethers, tels 
que les polyacetals, les polyurethannes, tels que les 
polyurethannes expanses et les polyurethannes elas- 
tomeres reticules, les polymeres vinyliques, tels que 
le chlorure de polyvinyle rigide et le chlorure de 
polyvinylidene, des polymeres cellulosiques, tels que 
1'acetate de cellulose plastifie, le propionate de cellu- 
lose et Taceto-butyTate de cellulose, le verre, les di- 
verses poteries, les metaux, par exemple les feuilles 
d'aluminium ou d'acier, etc. 

Les interpolymeres adhesifs suivant l'invention 
peuvent etre utilises seuls ou en melange avec d'au- 
tres produits, tels que les cires de polyethylene, les 
cires de polypropylene, le polypropylene amorphe, 
la paraffine, diverses resines polyterpeniques, telies 
que les produits du commerce « Nirez 1100 », « Ni- 
rez 1135 », « Piccolyte S10 s>, « Piccolyte 40 Pic- 
colyte 100 » ou « Piccolyte 135 », ou encore des 
resines hydrocarbonees, telies que les produits du 
commerce « Piccopale 85 », « Piccopale 100 » ou 
« Stabeylite », etc. 

Les exemples suivants illustrent l'invention. A ces 
exemples les points de fusion, indiques en degres 
Celsius, sont mesures par analyse thermique diffe- 
rentielle. 



Exemple i. — En operant dans une enceinte em- 
plie d'azote sec, on introduit dans une bouteille de 
Parr, de 500 ml, contenant deja 20 mi de benzene 
sec, 2,0 g de catalyseur forme de bichlorure d'ethyle- 
aluminium, d'hexamethyltriamide phospborique et 
de trichlorure de titane en proportion molaire 1 : 0, 
6 : 1. On ajoute a ce melange 100 ml de ben- 
zene sec. On place la bouteille sur un agitateur a 
secousses, et on introduit de 1'ethylene sous une 
pression de 70 kPa. On chauffe a 70 °C, tout en 
agitant, et on fait arriver de 1'ethylene de maniere 
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a ce que la pression totale soit de 280 kPa. On 
maintient cette temperature et cette pression pen- 
dant 30 mn. On lave le polymere brut a 1'alcool iso- 
butylique chaud pour eliminer les residus du cata- 
lyseur. On obtient, apres sechage, 29,5 g d'un po- 
lymere blanc poisseux, ayant une masse moleculaire 
tellement grande qu'ii se forme un gel quand on 
essaie de mesurer sa viscosite inherente dans la te- 
traline. Le tableau 1 ci-apres resume trois essais 
faits dans ces conditions. 



Tableau I 



Essai n° 


Pression 
d'dthylene 


Duree 
de ]a reaction 


Temperature 


Polymere 
form* 


Viscosite 
inherente 






kPa 


mn 


•G 


ff 




1 




280 


30 


70 


29,5 


Gel 




135 


30 


70 


33,5 


Gel 




315 


75 


60-70 


19,2 


Gel 













L'analyse thermique differentielle montre les pics 
caracteristiques du point de fusion du polyethylene 
entre 122 °C .et 127 °C. Les spectres infrarouge 
presentent les bandes d'absorption du poly-l-hexane 
et celles du polyethylene. La proportion Methylene 
dans ces polymeres est comprise entre 20/100 envi- 
ron et 80/100 environ. 

Exemple 2. — On introduit une bouteille de Parr 
de 500 ml, contenant 20 ml de benzene sec dans 
une enceinte emplie d'azote sec, et on introduit 
dans la bouteille 2,0 g d'un catalyseur forme de bi- 
chlorure d'ethyl-aluminium, d'hexamethyltriamide 
phosphorique et de trichlorure de titane en propor- 

Tableau II 



tion molaire 1/0, 6/1, puis on ajoute 100 ml de 
1-octene sec, et on met la bouteille sous pression 
de 70 kPa avec de 1'ethylene. On chauffe le tout 
a 70 °C, en secouant la bouteille, et on maintient 
cette pression d'ethylene pendant 60 mn. On lave 
le polymere brut avec de 1'alcool isobutylique chaud 
pour eliminer les residus du catalyseur. On recueille, 
apres sechage, 15,0 g de polymere blanc poisseux. 

On repete cet essai en remplacant le 1-octene 
par le 1-dodecene et/ou en portant la pression 
d'ethylene a 140 kPa. Le tableau H ci-apres consi- 
gne les resultats obtenus. 



Esaai n° 


a-olefine 


Pression 
d'ethylene 


Darce 
de reaction 


Polymere 
formo 


Viscosite 
inherente 








kPa 


mn 


8 




1 




1-octene 


70 


60 


15,0 


Gel 




1-octene 


140 


60 


27,1 


Gel 




1-dodecene 


70 


60 


12,4 


Gel 




1-dodecene 


140 


60 


24,1 


Gel 













Exemple 3. — On place un autoclave de 300 ml, 
en acier inoxydable, dans une enceinte emplie 
d'azote sec et on introduit dans cet autoclave 1 g 
d'un catalyseur forme de bichlorure d'ethyl-alumi- 
nium, d'hexamethyltriamide phosphorique et de 



trichlorure de titane, en proportion molaire 1/0, 
6/1. On ajoute alors un melange, prealablement 
prepare, et homogeneise, contenant du 1-dodecene 
sec et du propylene liquide. On place Tautoclave 
sur une balancoire mecanique, et on le chauffe a 
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70 °C pendant 2 h, tout en le balancant. On recueille 
le polymere brut qu'on lave a Talcool isobutyiique 
chaud et qu'on seche. Ce polymere blanc pois- 

Tableau III 



seux pese 15,8 g, et presente une viscosite inhe- 
rente de 1,96. Le tableau III ci-apres resume ces 
essais pour differentes proportions des comonomeres. 



Essai n« 


Volumes de 
propylene et de 
l-dodecene 


Polymere 
form6 


Viscosite 
inherent© 


Point . 
de fusion 






ml. 


g 






1 




20/130 
35/115 
60/90 


15,8 
23,8 
35,4 


1,96 
2,51 
3,10 


152 




154 
154 







On obtient des resultats satisfaisants analogues en 
utilisant un catalyseur forme de sesquichlorure 
d'ethylaluminium, d'bexamethyltriamide . phospho- 
rique et de trichlorure de titane en proportion 
molaire 2/1/3. 

Exemple 4. — En operant de maniere analogue 
a 1'exemple 3, on prepare des interpolymeres de 
propylene et de 1-octene. Les resultats sont consign es 
au tableau IV ci-apres. L'analyse infrarouge montre 
que les deux monomeres sont presents dans le poly- 
mere, la proportion de propylene variant de 10/ 
100 a 90/100 environ. 

Tableau IV 



Essai n° 


Volumes de9 
monomeres 
propylene /l- 
octene 


Polymere 
forme 


Viscosite 
inherente 




ml 


8 






15/125 


18,5 


2,04 


2 


40/110 


26,6 


2,62 




65/95 


34,0 


3,20 




130/70 


39,2 


4,80 



Exemple 5. — On place dans une enceinte em- 
plie d'azote sec un autoclave a balancement, en 
acier inoxydable, ayant une capacite de 300 ml. 
On introduit dans 1'autoclave 20 ml de benzene 
sec, puis 2 g d'un catalyseur forme de bichlorure 
d'emyl-aluminium, d'hexametbyitriamide phospho- 
rique et de trichlorure d'etbyl-aluminium, d'bexa- 
methyltriamide phosphorique et de trichlorure de 
titane en proportion molaire 1/0,6/1. On intro- 
duit dans 1'autoclave un melange, prealablement 
homogeneise, forme de propylene et de 1-hexene, et 
on met 1'autoclave sous une pression d'hydrogene 



de 35 kPa. On agite le melange; on le chauffe 
a 70 °C, et on le maintient a 70 °C pendant 2 h. 
On lave le polymere a 1'alcool isobutyiique chaud, 
et on le seche. Les resultats obtenus sont consignes 
au tableau V, pour diverses proportions des comono- 
meres. 

Tableau V 





Volumes des 








monomeres 


Polymere 


Viscosite 


Essai n° 


propylene fl- 


forme 


inherente 




nexene 








ml 


g 






180/20 


71,2 


0,91 


2 ........ 


100/100 


52,4 


0,70 


3.....-....:.... 


50/150 


47,9 


0,83 


4.......... 


10/190 


33,5 


0,77 



Exemple 6. — En operant de maniere analogue 
a Texemple 3, on prepare des interpolymeres de 1- 
butene et de 1-hexene, contenant environ 20/100, 
50/100 et 80/100 de 1-hexene. Le tableau VI ci- 
apres r assemble les resultats obtenus. 

(Voir tableau VI, page suivante) 

On recommence ces essais en ajoutant de Phydro- 
gene sous une pression de 700 kPa pour regler les 
masses moleculaixes des polymeres produits. On ob- 
tient alors des polymeres ayant des viscosites inheren- 
tesdel'ordrede0^a0,5. 

Exemple 7. — Oh place dans une boite emplie 
d'azote sec un -autoclave de 300 ml, en acier inoxy- 
dable,* contenant 20 ml de benzene sec, et on ajoute 
2 g de catalyseur forme par du bichlorure d'ethyl- 
aiuminium, par de Texamethyltriamide phospho- 
rique et par du trichlorure de titane en propor- 
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Essai d° 


Volumes dea 
monomeres 
t-butene/1- 
hexene 


Polymery 
form6 


Viacositc 
inherente 


Point de 
fusion 






ml 


g 










80/20 
50/50 
20/80 


30 


2,69 


120 




44,5 


2,50 






46 


2,93 













tion molaire 1/0,6/1. On introduit dans I'autoclave 
un melange, prealablement prepare, contenant du 
1-butene et du 1-octene, puis on met I'autoclave 
sous pression d'hydrogene 6gale a 35 kPa. On ba- 
lance mecaniquement I'autoclave et on le chauffe 
a 70 °C, temperature qu*on maintient pendant deux 
heures. On lave le polymere brut a 1'alcool isopro- 
pylique et on le secbe. Le tableau VII indique les 
resultats obtenus dans ces essais. 

Tableau VII 



£ssa! n° 


Volumes des 
monomeres 
1-butene ft- 
octene 


Polymers 
forme 


Viscosite 
inherentc 




ml 


B 




1 


95/5 


64,0 


0,51 


2.... 


75/25 


47,0 


j 0,50 




50/50 


32,5 


0,62 


4 


25/75 


45,2 


1 0,43 


5 


5/95 


27,6 


0,50 



Exemple 8. — On opere comme a 1'exemple 7 
en utiiisant un melange de 1-butene et de 1-dode- 
cene. Le tableau VIII co-apres consigne les resul- 
tats obtenus. 

Tableau VIII 



Essai n» 


Volumes 
des monomeres 
1-butene /l- 
dodtcine 


Polymere 
forme 


Viscosity 
inherente 




ml 


S 






80/20 


61,9 


0,89 




50/50 


47,2 


0.49 




20/80 


40,6 


0,41 



Exemple 9. — On prepare des interpolymeres de 
4 - methyl - 1 - pentene et de 1-hexene en operant 
de maniere analogue a 1'exemple 3. Les resultats 
sont consignes au tableau DC ci-apres. 



Tableau DC 



Essai n° 


Volumes des 
monomeres 
4-methyl-l-pen- 
tene/ -hexene 


Polymers 
forme 


Viscosite 
inherente 


Densile 


Point 
de fusion 






ml 


iff 












30/120 


100,5 


2,88 


0,845 








75/75 


107,5 


Gd 


0,841 


231 






120/30 


89,1 


4,32 


0,835 


234 



Exemple J0. — On place dans une boite emplie 
d'azote un autoclave de 300 ml, en acier inoxydable, 
contenant 20 ml de benzene sec, 2 g de catalyseur 



forme de bichlorure d'emyl-duminiura, d'hexarae- 
thylamide phosphorique et de trichlomre de titane, 
en proportion molaire 1/0,6/1. On introduit ensuite 
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dans Tautoclave 200 ml de melange, prealaMement 
homogeneise, de 4-methyi-l-pentene et de 1-octene, 
et on met i'autoclave sous pression de 35 kPa, avec 
de 1'hydrogene. On agite le melange de reaction; 
on le chauffe a 70 °C, et on maintient celte tempe- 
rature pendant deux heures. On lave le polymere 
brut a J'alcool isobutylique, et on le seche. Le ta- 
bleau X consigne ies resultats obtenus. 

Tableau X 





Proportion des 






Essoi n» 


monom feres 


Polymere 


Viscosite 


4-methyl-l-pen- 


forme 


inhercnte 




tene A-octene 










g 






75/25 


49,1 


1,04 


2 


65/35 


44,2 


0,65 


3 


55/45 


39,6 


0,82 




35/65 


26,0 


0,73 



Exemple 22. — II est preferable que ies adhesifs 
suivant invention aient une petite viscosite quand 
on veut les appliquer a I'etat fondu par la cbaleur. 
On obtient facilement ces produits par degradation 
thermique de polymeres de grande masse molecu- 
laire a 350 °C sous atmosphere d'azote ou dans un 
appareil permettant I'evacuation des gaz produits 



par cette operation, cette degradation etant poursui- 
vie jusqu'a obtention de la viscosite convenable, 
a Tetat fondu. D'une maniere generate, la duree 
de chauffage necessaire a 1'obtention d'un copoly- 
mer ayant une viscosite comprise entre 0,5 Po et 
50 Po a 190 *°C est comprise entre 15 mn et 2 h 
environ a 350 °C. Les proprietes de quelques copo- 
lymeres prepares aux exemples precedents, puis 
degrades de cette maniere, sont consignees au ta- 
bleau XI ci-apres. 

Tableau XI 







Viscosite 




Viscosite 


4 I'etat 


Interpolymere 




fondu 4 




inherente 


190 «C 






en Po 




0,87 


29,00 




0,49 


9,85 




0,46 


7,50 




0,53 


16,00 




0,85 


35,00 




0,31 


2,06 




0,41 


12,00 




0,62 


32,00 




0,57 


19,00 



Tableau XII 

Adherence de divers interpolymhres suivant Vinvention sur des supports variis 



Interpolymere 



1-butene/l-hexene 20/80 

1-butene/l-hexene 50/50 

1-butene/l-hexene 80/20 

£thylene/l-hexene 20/80 

Etbylene/l-hexene 50/50 

l-butene;l-dod6cene 20/80 

l-butene,l-dodecene 50/50 

1-butene/l-dodecene 80/20 

Propylene/l-dodecene 20/80 

Terpolymere de 4-meibyi-l-pentene, de 1 

hexene et d'etbylene 

Poly-I-hexene [(temoin) 

Polypropylene amorpbe (temoin) 



& 5 

E ° 

M g 

W £ 



6 
6 
6 
1 
1 
7 
7 
7 
3 

11 



■o ® 

~ C 

o ° 

o £ 

> .s 



0,57 

0,62 

0,41 

Gel 

Gel 

2,4 

2,6 

2,9 

1.96 

2,93 
3,07 
0,4 



2. >> 
g o 



B 
A 
C 
B 
A 
A 
A 
A 
C-D 

A 
C 
F 



B 
A 
A 
B 
A 
A 
A 
A 
C-D 

A 
C 
F 



B 
A 
C-D 
A 
B 
A 
A 
A 

B-D 

B 
C 
D 



B 
B 
D 
B 
C 
B 
B 
B 
C-D 

B 
F 
F 



■8 P.? 

s $ v 

Is* 

£ c 2 



C 

c 

D 
C 
D 
B 
A 
B 
D-F 

B 
F 
F 



*~><> o 



.82? 



ft) ft 



B 
B 
D 
B 
B 
B 
B 
B 
D 

B 
D 
F 



' 6 

.2 m 



8 | 



A 
D 
A 
A 
B 
A 
A 
A 

C-F 

B 
D 
F 



•5 S * 
fill 



A 
A 
C 
A 
C 
B 
A 
A 

C-F 

B 
C 
D 



Notation : A : adherence excellente. — B : bonne adherence. — C : adherence acceptable. — D : adherence mediocre. — E : adherence 
tree mauvaise. 

Les easais sont faits immediatement apres collage, puis apres une semaine d'attente. Une indication unique indlque deux resultats 
identiques : sinon, ie resultat apres attente est porte a droite du resultat immediatement apres collage. 
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Exemple 12. — On prepare un interpolymere 
dans une bouteille de Parr, suivant le mode opera- 
toire dicrit, d'une maniere generate, a 1'exemple 1: 
On utilise 2 g de catalyseur, 10 ml de benzene, 
35 ml de 4-methyl-l-pentene et une pression d'ethy- 
Jene de 280 kPa. On maintient la pression d'ethyiene 
pendant toute la reaction, qui dure 1 h. 30. On 
forme ainsi 32,1 g d'interpolymere, ayant une visco- 
site inherente de 2,93. 

Cet interpolymere est un excellent adhesif pour 
des feuiiles. Quand on essaie de decoiler les feuilles 
ainsi collees, on desire rensemble. 

Exemple 13. — On fait des essais de collage de 
la maniere suivante. On place une petite quantite 
d'interpolymere entre deux pieces a coller, puis on 
exerce une pression sur ces pieces : la pression est 
de 35 MPa, pendant 2 mn, a la temperature de 
32 °C. Dans certains cas, c'est 1'objet colle qui se 
casse, et non la collure, quand on essaie de decoiler 
les pieces. Le tableau XII ci-apres indique les resul- 
tats obtenus avec diverses feuilles et pellicules. 
(Voir tableau XII, page precedente) 

RESUME 

L'invention a notamment pour objets : 
1° A litre de produits industriels nouveaux : les 
interpolymeres d'a-olefines remarquables par les ca- 
racteristiques suivantes, considerees separement ou 
en combinaisons : 

a. lis sont essentiellement formes par copolymer^ 
sation d'au moins une «-olefine superieure, ayant au 
moins six atomes de carbone, et au moins une a-ole- 
fine inferieure ayant de deux a six atomes de car- 
bone; 

b. L'a-olefine superieure a de six a douze atomes 
de carbone; 

c. La proportion d'a-olefines superieures est com- 
prise entre 5/500 et 95/100 et celle d'a-olefines infe- 
rieures est comprise entre 95/100 et 5/100; 

d. La ou les or-olefines superieures sont le 1-bexene 
le 1-heptene, le 1-octene, le 1-nonene, le 1-decene, 
le 1-undecene et/ou le 1-dodecene; 

e. La ou les a-olefines inferieures sont Tethylene, 
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le propylene, le 1-butene, le 3-methyM-butene, le 
1-pentene et/ou le 4-methyl-l-pentene; 

/. Suivant un mode particuiier de realisation, 
Tinterpolymere est formee de 20/100 a 80/100 de 
1-hexene, de 1-octene ou de 1-dodecene et de 80/ 
100 a 20/100 d'ethyiene, de propylene, de 1-butene 
ou de 4-methyl-l-pentene; 

g. L'interpolymere a subi une degradation ther- 
mique et il presente une viscosite a 1'etat fondu 
comprise entre 50 mPo et 50 Po a 190 °C. 

2° Un procede de preparation d'un interpolymere 
de petite viscosite, forme d'au moins une a-olefine 
superieure, ayant au moins six atomes de carbone 
et d'au moins une «-olefine superieure, ayant de 
deux a six atomes de carbone, caracterise en ce qu'on 
soumet a une temperature suffisamment elevee pour 
abaisser sa viscosite a Tetat fondu un interpoly- 
mere de grande masse moleculaire dVolefines de 
ces deux types; 

3° A titre de produit industriel nouveau, une 
composition adhesive essentiellement formee de l'in- 
terpolymere defini sous 1°, dissous dans un solvant. 

4° Un procede de collage par pression et chauf- 
fage remarquable notamment par les caracteristi- 
ques suivantes, considerees separement ou en combi- 
naisons : 

a. On utilise comme adhesif l'interpolymere defini 
sous 1° ou une composition essentiellement formee 
de cet adhesif; 

6. On applique cet adhesif sur au moins une des 
surfaces a unir sous forme de solution dans un sol- 
vant organique; 

c. Suivant un autre mode de mise en oeuvre, on 
applique cet adhesif sur au moins une des surfaces 
a unir, a 1'etat fondu. 

5° A titre de produits industriels nouveaux, les 
objets composites assembles en utilisant comme adhe- 
sif l'interpolymere defini sous 1°. 

SocS6t6 ditc : EASTMAN KODAK COMPANY 
Par procuration : 
Jean Lecas 
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